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(54) Title: REGULATION OF THE WATER SUPPLY IN FUEL CELL SYSTEMS 

(54) Bezeichnung: REGELUNG DES WASSERHAUSHALT IN BRENNSTOFFZELLENSYSTEMEN 




(57) Abstract: The invention relates to a method for controlling the fluid supply in an anode circuit of a fuel cell system, according 
to which at least the gases discharged at the cathode end are cooled in a condensing device in order to obtain a condensed liquid, 

0> whereupon the condensed liquid is fed to the anode circuit of the fuel cell system. Also disclosed is a fuel cell system that is based 

^ on the principles of the inventive method. 

(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Steuerung des Fluidhaushalts in einem Anodenkreislauf eines 
Brennstoffzellensystems. Bei diesem Verfahren werden wenigstens die Kathodenseitig abgegebenen Gase in einer Kondensati- 
^ onseinrichtung gekiihlt, um Fliissikeit auszukondensieren und die auskondensierte Fliissigkeit dem Anodenkreislauf des Brennstoff- 
^ zellensys terns zugefiihrt. Sie betrifft ferner ein nach den Prinzipien des erfindungsgemassen Verfahrens eingerichtetes Brennstoff- 
^ zellensystem. 
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VeroffentUcht: 

— mit intemationalem Recherchenbericht 

Zur Erklarung der Zweibuchstaben-Codes und der anderen Ab- 
kurzungen wird auf die Erklarungen ("Guidance Notes on Co- 
des and Abbreviations") am Anfang jeder regularen Ausgabe der 
PCT-Gazette verwiesen. 




WO 2004/004042 PCT7EP2003/005196 

1 

Reqeluna des Wasserhaushalts in Brennstoffzellensvstemen 

Gebiet der Erfinduna 

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Steuerung des Fluidhaushalts in einem 
5 Anodenkreislauf eines Brennstoffzellensystems. Bei diesem Verfahren werden 

wenigstens die kathodenseitig abgegebene Gase in einer Kondensationseinrichtung 
gekuhlt, um FIQssigkeit auszukondensieren und die auskondensierte Flussigkeit dem 
Anodenkreislauf des Brennstoffzellensystems zugefQhrt. Eine aktive Kuhlung des 
Anodenkreislaufs ist nicht erforderlich. 

10 

Stand der Technik 

Zahlreiche Brennstoffzellen-Systeme verwenden anodenseitig anstelle eines reinen 
Brennstoffs ein i.d.R. mit Wasser verdunntes Brennstoffgemisch, das beim Durchgang 

15 durch die Brennstoffeelle abgereichert wird. Beispiele fur solche Brennstoffe sind 

Methanol, Ethanol, Trioxan, Dimethoxymethan, Trimethoxymethan, Dimethylether. Die 
Abreicherung ist aber meistens unvollstandig, so dass am anodenseitigen Auslass 
auch unverbrauchter Brennstoff abgegeben wird. Damit auch dieser unverbrauchte 
Brennstoff verwertet und damit auf eine exteme Wasserzufuhr verzichtet werden 

20 kann, wird eine anodenseitige KreislaufstrOmung betrieben, bei der das abgereicherte 
Brennstoffgemisch durch Zudosieren von Brennstoff wieder angereichert und der A- 
nodenseite wieder zugefQhrt wird. 

Bei dieser KreislaufstrOmung handelt es sich allerdings nicht um einen geschlossenen 
25 Kreislauf: zum einen mussen Reaktionsprodukte (Abfallstoffe) aus dem Kreislauf ent- 
fernt und verbrauchter Brennstoff nachgeliefert werden, zum anderen mussen Was- 
serverluste kompensiert werden, die u.a. dadurch entstehen, dass Wasser von der 
Anodenseite zur Kathodenseite gelangt (Water Drag) und mit den Abgasen abgege- 
ben wird. 

30 

Um also die Wassermenge im System konstant zu halten bzw. um Abweichungen 
davon korrigieren zu kdnnen, muss ein Teil des kathodenseitig anfallenden Wassers 
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zuruckgehalten und dem Anodenkreislauf in flussiger Form wieder zugefuhrt werden. 
Die bei der Abgasabfuhr tatsachlich abgegebene Wassermenge sollte exakt der Men- 
ge an Wasser entsprechen, die als Reaktionsprodukt gebildet wird bzw. mit den Ka- 
thodengasen zugefuhrt wird. 

5 

Die Wasserabfuhr aus dem System erfolgt in Form von mit Wasserdampf gesattigten 
Abgasen und in fldssiger Form, wobei letzteres einfach dem Fluidkreislauf wieder 
zugefuhrt werden kann . Ohne weitere MaRnahmen wQrde allerdings aufgrund der 
Warmeentwicklung im System abgasseitig mehr Wasserdampf anfallen, als zur Wah- 
1 0 rung einer konstanten Wassermenge abgegeben werden durfte. 

Um die als Wasserdampf anfallende Menge an Wasser zu reduzieren und eine aus- 
geglichene Wasserbilanz zu erreichen, wird herkommlicherweise die Arbeitstempera- 
tur des Systems soweit herabgesetzt, bis die durch die Abgase mitgefuhrte Menge an 
15 Wasserdampf exakt der uberschussigen Wassermenge (d.h. des als Reaktionspro- 
dukt gebildeten Wassers bzw. des von auSen, z.B. bei der Luftzufuhr, zugefQhrten 
Wassers) entspricht 

Zum KQhlen der Brennstoffeelie bietet sich die anodenseitige KreislaufstrSmung an, 
20 die nach Abtrennen der Abgase durch einen Warmetauscher gefQhrt wird, bevor sie 
der Anode wieder zugefQhrt wird. 

Die zum Erreichen einer ausgeglichenen Wasserbilanz erforderliche Systemtempera- 
tur ist dabei aber oft so niedrig und damit die Temperaturdifferenz zur Umgebung so 
25 gering, dass eine ausreichende Warmeabfuhr nur durch entsprechend groR dimensi- 
onierte und durch leistungsfahige Lufter unterstutzte Warmetauscher erreicht werden 
kann. Bei Ansteigen der Umgebungstemperatur kann die for den Warmeaustausch 
entscheidende Temperaturdifferenz so gering werden, dass auch diese Malinahmen 
nicht ausreichen und das System abgeschaltet werden muss. 

30 

Beschreibunq der Erfindunq 

Angesichts dieser Nachteile ist es eine Aufgabe der Erfindung, verbesserte Verfahren 
zur Steuerung des anodenseitigen Fluidhaushalts von Brennstoffzellen-Systeme 
35 bereitzustellen, die einen Betrieb auch bei hCheren Umgebungstemperaturen 

zulassen. Femer ist es eine Aufgabe der Erfindung, entsprechende Brennstoffzellen- 
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Femer ist es eine Aufgabe der Erfindung, entsprechende Brennstoffeellen-Systeme 
bereitzustellen. 

Diese Aufgaben werden durch die Verfahren mit den Schritten der AnsprQche 1 und 2 
5 bzw, durch das Brennstoffeellensystem mit den Merkmalen von Anspruch 5 gelOst. 
Vorteilhafte Weiterbildungen der erfindungsgemaiXen Verfahren/Systeme sind in den 
Unteranspruchen angegeben. 

Beim erfindungsgemaiJen Verfahren zur Steuerung des Fluidhaushalts in einem Ano- 
1 0 denkreislauf eines Brennstoffeellensystems wird eine MessgrGRe ermittelt, die 

charakteristisch ist fQr die Flussigkeitsmenge und/oder Anderungen der Flussigkeits- 
menge im Brennstoffeellensystem; in Abhangigkeit von der ermittelten charakteristi- 
schen MessgrOfle wird die Kuhlleistung einer Kondensationseinrichtung und/oder der 
kathodenseitige Volumenstrom eingestellt; kathodenseitig abgegebene Gase werden 
15 in der Kondensationseinrichtung gekGhlt, um FIQssigkeit auszukondensieren und die- 
se in den Anodenkreislauf des Brennstoffeellensystems einzuspeisen. In einer alterna- 
tiven Variante werden auch die anodenseitig abgegebenen Gasen gekuhlt, und zwar 
entweder gemeinsam mit den kathodenseitig abgegebenen Gasen, Oder in einer ei- 
genen Kondensationseinrichtung. Obwohl die anodenseitig (pro Zeiteinheit) anfallen- 
20 de Menge an Wasserdampf i.d.R. deutlich geringer ist, als die kathodenseitige, weist 
das anodenseitig abgegebene Gas einen hOheren Brennstoffanteil auf, der durch die 
Kondensation wenigstens teilweise ruckgewonnen werden kann. 

Im Gegensatz zur herkOmmlichen Steuerung des Fluidhaushalts uber die aktive Kuh- 
25 lung des Anodenkreislaufs, bei der die AnodenstrOmung und damit indirekt die ge- 
samte Brennstoffeelle soweit abgekuhlt wird, dass der Flussigkeitsanteil der an den 
Ausgangen abgegebenen Fluide zur Aufrechterhaltung der Flussigkeitsbilanz ausrei- 
chend hoch ist, wird erfindungsgemaii der Flussigkeitsanteil des an der Kathode aus- 
gegebenen Fluids aktiv erhtiht, um die Flussigkeitsbilanz auszugleichen. Die Tempe- 
30 ratur der Anodenstromung (bzw. der gesamten Brennstoffeelle) wird nicht geregelt, 
sondern stellt sich automatisch ein. Sie hat also bei der erfindungsgemafJen Steue- 
rung des Fluidhaushalts die Rolle eine abhangigen Gr6(Je, wahrend sie herkOmmlich- 
erweise als RegelgrfifJe (unabhangige Variable) dient. 
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Die Erfindung hat nicht nur den Vorteil, dass ein aktives Kuhlen der Brennstoffeelle 
(also beispielsweise des Anodenkreislaufs) nicht mehr erforderlich ist. Vielmehr stellt 
sich beim erfindungsgemafien Verfahren uber das ganze System ein hOheres Tempe- 
raturniveau ein, so dass die Temperaturunterschiede zwischen den Fluiden und der 
5 Umgebung beim erfindungsgemafien Verfahren grti&er sind, als beim herkdimmlichen 
Verfahren mit Kuhlung des Anodenkreislaufs. Wegen der grOBeren Temperaturunter- 
schiede kann Warme effektiver an die Umgebung abgegeben werden, so dass die 
warmetauscher der Kuhleinrichtungen kleiner dimensioniert werden kOnnen und/oder 
den Warmetausch aktiv unterstutzende Vorrichtungen, wie z.B. Lufter, mit weniger 
1 0 Energieaufwand betrieben werden kSnnen. 

Zum Separieren des Kathodenfluids in eine Gas- und einen Flussigkeitsanteil kann 
der Kondensationseinrichtung eine entsprechende Trenneinrichtung vor- Oder nach- 
geschaltet sein. Die Kondensationseinrichtung kann aber auch so ausgebildet sein, 
15 dass sie beide Aufgaben erfullt, also (1) Erhohen des FIQssigkeitsanteils, und (2) 
Trennen der Gasphase von der Flussigkeit. Dasselbe trifft auch auf die Kondensati- 
onseinrichtungen der nachfolgend beschriebenen Weiterbildungen des erfindungsge- 
mafien Verfahrens zu. 

20 Dies ist besonders vorteilhaft, wenn die kathodenseitig und anodenseitig abgegebene 
Fluide nach Verlassen der Brennstoffeelle zusammengefOhrt werden und der Gasan- 
teils der zusammengefuhrten Fluide in einer gemeinsamen Kondensationseinrichtung 
gekuhlt werden, urn FIQssigkeit auszukondensieren und dem Anodenkreislauf des 
Brennstoffeellensystems zuzufuhren. In diesem Fall ist nur eine Kondensationseinrich- 

25 tung notwendig, so dass der zum Durchfuhren dieser bevorzugten Weiterbildung des 
erfindungsgemaiJe Verfahrens erforderliche Aufwand nicht grOGer ist, als wenn nur 
die Kathodenfluide die Kondensationseinrichtung durchstrOmen. 

Da audere Einfliisse (z.B. Umgebungstemperatur) und intrinsische Prozesse (z.B. 

30 Alterungsphanomene) zu Anderungen der Betriebseigenschaften fQhren kOnnen, die 
auch den Flussigkeitshaushalt betreffen kOnnen, ist eine KontrollmOglichkeit erforder- 
lich, urn die Menge an auskondensierter Flussigkeit zu steuem. Vorzugsweise kann 
dies durch ein Steuem der Kuhlleistung der Kondensationseinrichtung(en) erfolgen, 
beispielsweise durch Luftungseinrichtungen, mit denen die Starke des Warmeaus- 

35 tauschs mit der Umgebung gesteuert werden kann. 
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Solche Anderungen im FIQssigkeitshaushalt kftnnen mit der Erfindung frQhzeitig er- 
kannt werden, indem eine fQr Anderungen der FIDssigkeitsmenge im Brennstoffzellen- 
system charakteristische MessgrOBe ermittelt wird, und die Kuhlleistung der Konden- 
5 sationseinrichtung(en) in Abhangigkeit von der ermittelten charakteristischen Mess- 
grOfce eingestellt wird. Zusatzlich Oder alternativ dazu kfinnen Korrekturen am FIQs- 
sigkeitshaushalt auch durch Einstellen des Volumenstroms der kathodenseitigen Flu- 
idzufuhr in Abhangigkeit von der ermittelten charakteristischen MessgrGRe durchge- 
fQhrt werden. 



Die Anderungen der Flussigkeitsmenge konnen beispielsweise mit Hilfe eines Full- 
standssensors im Anodenkreislauf verfolgt werden, ohne dass dabei der Absolutwert 
einer Anderung ermittelt werden muss. Ein solcher Fullstandssensor kann in einem 
Steigrohr vorgesehen sein, oder alternativ dazu und besonders bevorzugt in einem 
15 Zwischentank, in dem die in den Anodenkreislauf wieder einzuspeisende Flussigkeit 
zwischengespeichert wird. 

In einer Weiterbildung der zuvor beschriebenen Verfahren werden die nach dem Kon- 
densationsvorgang ubrigbleibenden Abgase - falls nur die kathodenseitigen Gase 

20 durch eine Kondensationseinrichtung gefuhrt wurden, werden diese mit den anoden- 
seitigen Abgasen vermischt - auf die Temperatur der Brennstoffzellenvonichtung des 
Brennstoffeellensystems erwarmt, z.B. im Gegenstromverfahren mit den Anoden- und 
oder KathodenstrOmungen, wodurch die relative Feuchte unter den Sattigungswert 
gesenkt wird, und anschlieftend durch einen Katalytbrenner gefuhrt, in dem Brenn- 

25 stoffreste und Zwischenprodukte „verbrannt" werden, urn den Schadstoffgehalt der 
Emissionen zu reduzieren. Diese Vorgehensweise ist bei den herkOmmlichen Verfah- 
ren nicht mOglich, da dort die Abgase im wesentliche die gleiche Temperatur wie das 
System selbst haben, so dass ein ausreichendes Herabsenken der relativen Feuchte 
nur durch eine separate Heizungseinrichtung und/oder Beheizen des Katalytbrenners 

30 mflglich ist. 
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Vorzugsweise kann der Katalytbrenner direkt und in thermischen Kontakt an einer 
Brennstoffzellenvorrichtung angebracht werden und dadurch aufgeheizt werden. 



WO 2004/004042 





PCT7EP2003/005196 



6 



Das erfindungsgemaiJe Brennstoffzellensystem umfasst eine Brennstoffzellenvorrich- 
tung, eine Einrichtung zum Ermitteln einer fur die FIQssigkeitsmenge und/oder Ande- 
rungen der FIQssigkeitsmenge im Brennstoffzellensystem charakteristischen Mess- 
grOfte, wenigstens eine Kondensationseinrichtung, um wenigstens aus kathodenseitig 
5 abgegebenen Gasen Flussigkeit auszukondensieren, eine Steuereinrichtung, um die 
Kuhlleistung der wenigstens einen Kondensationseinrichtung und/oder den kathoden- 
seitigen Volumenstrom in AbhSngigkeit von der ermittelten charakteristischen Mess- 
grflfSe einzustellen, und eine Einrichtung zum Zufuhren der auskondensierten Flussig- 
keit in den Anodenkreislauf des Brennstoffeellensystems. 



Die Vorteile dieses Systems wurden schon ausfuhrlich unter Bezugnahme auf die ent- 
sprechenden Verfahren diskutiert, so dass eine Wiedertiolung als unncitig erachtet 
wird. 

15 In einer besonders bevorzugten Weiterbildung umfasst das System eine Warme- 
tauscheinrichtung zum Erwarmen von Gasen an der Brennstoffeellenvorrichtung. Zu- 
satzlich oder altemativ kann ein Katalytbrenner an Oder in der Brennstoffzellenvorrich- 
tung vorgesehen sein, und somit durch die Brennstoffeellenvorrichtung aufgeheizt 
werden. Vor allem bei der Anbringung in der Brennstoffzellenvorrichtung kOnnen den 

20 Katalytbrenner durchlaufende Gase im Gegenstromverfahren durch die Anoden- 
und/oder Kathodenfluide aufgeheizt werden. 

Auch die Vorteile dieser bevorzugten Weiterbildungen wurden schon unter den 
entsprechenden Verfahren diskutiert. Zur Vermeidung von Wiederholungen wird nach 
25 oben verwiesen. 

Weitere Besonderheiten und Voreile der Erfindung werden nachfolgend unter Bezug- 
nahme auf die Figur anhand von besonders bevorzugten AusfQhrungsformen eriau- 



Es zeigen: 

Fig. 1 : den schematischen Aufbau eines DMFC-Systems (intemer Stand der Tech- 
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tert. 



30 



nik). 



35 
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eine Anordnung eines Brennstoffzellensystems zur Anwendung einer ersten 
bevorzugten Variante des erfindungsgemafcen Verfahrens; 

eine Anordnung eines Brennstoffzellensystems zur Anwendung einer zweiten 
bevorzugten Variante des erfindungsgema&en Verfahrens; 

eine Anordnung eines Brennstoffzellensystems zur Anwendung einer dritten 
bevorzugten Variante des erfindungsgemaiien Verfahrens; 

einen Katalytbrenner in thermischem Kontakt mit einer 
Brennstoffzellenvorrichtung 

ein im Anodenkreislauf vorgesehenes Steigrohr mit einer Messeinrichtung 
zum Ermitteln von Anderungen im FIQssigkeitshaushalt; 

eine Brennstoffzellensystem mit einem Zwischentank mit einem 
Fullstandssensor. 

Figur 1 zeigt den schematischen Aufbau eines DMFC (Direct Methanol Fuel Cell) - 
20 Systems 100, das auf herkOmmliche Art und Weise (wie einleitend beschrieben) ge- 
kQhltwird. 

Der Anode A der Direkt-Methanol-Brennstoffzelle 10 wird ein Brennstoffgemisch aus 
in Wasser gelOstem Methanol zugefuhrt, das beim Durchgang durch die Zelle an Me- 
25 thanol abgereichert wird, und als Anodenfluid mit flussigen Anteilen und gasformigen 
Anteilen die Anode A veriasst. In einer Trennvomchtung 2 werden die flussigen Antei- 
le von den gasfOrmigen Anteilen getrennt, durch eine KOhlvorrichtung (Warmetau- 
scher) 3 gekuhlt, mit Methanol aus einer Brennstoffversorgungseinrichtung T angerei- 
chert, und wieder der Anode A zugefuhrt. 

30 

Somit wird der anodenseitige Flussigkeitskreislauf zum KOhlen des gesamten Sys- 
tems 100 verwendet: Der auf Umgebungstemperatur befindliche warmetauscher 3 
kohlt die am Anodenausgang abgegebene FlOssigkeit ab, bevor diese dem Anoden- 
eingang wieder zugefuhrt wird. 

35 



Fig. 2: 
Fig. 3: 

5 

Fig. 4: 
10 Fig. 5: 
Fig. 6: 

15 

Fig. 7: 
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Bei einem kompakten DMFC-System im kleinen Leistungsbereich betragt die mittlere 
Systemtemperatur bei der gezeigten Anordnung etwa 60°C. Bei einer angenommenen 
w normalen tt Umgebungstemperatur von 20°C betragt die Temperaturdifferenz zur 
Umgebung nur 40°C, was schon erhebliche Anforderungen an den Warmetauscher 3 
5 stelit, dessen Effektivitat entscheidend von der GrOfie dieser Temperaturdifferenz ab- 
hangt. 

Um bei solch geringen Temperaturdifferenzen Qberhaupt eine ausreichende warme- 
abfuhr bewirken zu kOnnen, mussen die Warmetauscher 3 entsprechend gro(S dimen- 
1 0 sioniert und mit leistungsfahigen LQftern 4 versehen werden. 

Bei hOheren Umgebungstemperaturen, die durchaus 40°C erreichen und ubertreffen 
kOnnen (beispielsweise in schlecht gelufteten und/oder geschlossenen Rflumen Oder 
in der Sonne), kOnnen u.U. auch die leistungsfahigsten LQfter 4 und Warmetauscher 3 
1 5 keine ausreichenden Warmeabfuhr mehr gewahrleisten. Aus sicherheitstechnischen 
GrQnden und um die Brennstoffzelle vor ZerstOrung zu schGtzen, wird daher in der 
Regel herstellerseitig eine maximale Umgebungstemperatur festgelegt, oberhalb der 
das System nicht mehr betrieben werden darf. 

20 An der Kathode K wird Sauerstoff zugefQhrt, i.d.R. durch Zufuhr von Umgebungsluft. 
Bei Durchgang durch den Kathodenraum wird der Sauerstoffanteil des zugefQhrten 
Gasgemischs reduziert; dafur wird kathodenseitig als Reaktionsprodukt entstehendes 
bzw. von der Anode A zu Kathode K gelangendes Wasser aufgenommen, so dass ein 
schlieftiich ein Kathodenfluid abgegeben wird, das nicht verwertbare Luftbestandteile, 

25 und Wasser enthait, und aufgrund von Diffusion auch C0 2 und Methanol (bzw. Deri- 
vate und Reaktions-Zwischenprodukte) umfassen kann. 

Auch das ausgangseitig anfallende Kathodenfluid umfasst flussige und gasfOrmige 
Anteile, die in einer weiteren Trennvorrichtung 5 voneinander getrennt werden. Die 
30 FlOssigkeit bestehet hauptsachlich aus Wasser und wird in den Anodenkreislauf Qber- 
gefuhrt, um die Wasserbilanz des Systems 1 00 zu wahren. 

Die durch die Flussigkeitsabtrennung erhaltenen kathoden- und anodenseitigen Gase 
werden als Abgase abgegeben. Neben Wasserdampf umfassen die kathodenseitigen 
35 Abgase die folgenden Stoffe: nicht-oxidierbare Luftbestandteile und Restsauerstoff, 
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sowie Kohlendioxid und Brennstoff und/oder Brennstoff-Derivate, die von der Anoden- 
seite zur Kathodenseite diffundieren kflnnen, die anodenseitigen Abgase: Kohlendi- 
oxid (a!s Hauptkomponente) und unverbrauchten Brennstoff und (als Folge von un- 
vollstandigen oder parasitaren Reaktionen erhaltene) Derivate. 

5 

Die Abgabe von unverbrauchtem Brennstoff (oder Derivaten) an die Umgebung ist 
aus gesundheitlichen und sicherheitstechnischen Grunden inakzeptabel und muss 
vermieden werden. Um solche Emissionen zu eliminieren, werden in der Technik so- 
genannte Katalytbrenner 7 eingesetzt, die unverbrauchten Brennstoff und organische 
10 Nebenprodukte mit dem Restsauerstoff oxidieren. 

Die Abgase sind aber i.d.R. immer noch mit Wasserdampf gesattigt, d.h. die relative 
Feuchte dieser Abgase betragt in etwa 100%. Da aber bei einer relativen Feuchte von 
100 % ein Katalytbrenner 7 nahezu wirkungslos ist (bei einer so hohen Feuchtigkeit 
15 kondensiert in der Praxis stets etwas Wasser aus und blockiert die aktive Katalysator- 
fiache), muss der zu reinigende Abluftstrom bei und/oder vor dem Durchgang durch 
den Katalytbrenner 7 mit einer Heizeinrichtung 6 erwSrmt werden, um die relative 
Feuchte der Abgase auf einen Wert deutlich unter 1 00% herabzusetzen. 

20 Sowohl zur KQhlung des Anodenkreislaufs (Lufter!), als auch zum Erwarmen der Ab- 
gase (oder alternativ: des Katalytbrenners) ist Energie notwendig, die den Gesamtwir- 
kungsgrad des Systems 100 herabsenken. 

Figur 2 zeigt den schematischen Aufbau eines DMFC-Systems 200, bei dem der 
25 Wasserhaushalt gemaft den Prinzipien der vorliegenden Erfindung gesteuert wird. 

Gleiche Merkmale wurden dabei mit denselben Bezugszeichen wie in Fig. 1 versehen. 
UnnGtige Wiederfiolungen werden soweit wie mOglich vermieden. 

Das beim Durchgang durch die Anode A der Brennstoffzelle des DMFC-Systems 200 
30 abgereicherte Brennstoffgemisch veriasst als Anodenfluid mit flussigen Anteilen und 
gasfOrmigen Anteilen die Anode A. Es folgt eine Separation der flOssigen Phasenan- 
teile von den gasfOrmigen, wobei letztere wieder zum Anodeneingang ruckgefuhrt 



werden. 
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Der Fluidstrom. der ausgangseitig an der Kathode K anfailt, durchiauft die 
Trennvorrichtung 5 und anschlieflend eine Kondensationsvorrichtung 150: im 
Unterschied zur Trennvorrichtung 5 bewirkt letztere nicht ein blofies Separieren der 
fIGssigen und gasfflrmigen Anteile, sondern ertiOht die FIGssigkeitsmenge auf Kosten 
5 der Gasmenge, wobei in erster Linie mehr flussiges Wasser anfailt. Die gesamte 
Flussigkeitsmenge, also die (falls vorhanden) schon in flussiger Form ausgegebenen 
Anteile des Kathodenfluids und die durch die Kondensationsvorrichtung 150 
auskondensierte Flussigkeitsmenge, werden in den Anodenkreislauf eingespeist. 

10 Trotz fehlender anodenseitiger Kuhlvorrichtung 3 ergibt sich eine ausreichende Kuh- 
lung des Systems 200, die im wesentlichen auf foigenden Effekten basiert: 

- Einspeisen der auskondensierte Flussigkeitsmenge in den Anodenkreislauf; diese 
Flussigkeit weist aufgrund des Kondensationsvorgangs eine niedrigere Tempera- 

1 5 tur als das System auf. 

- Verdampfungskuhlung auf der Kathodenseite, die darauf basiert, dass ein Teil des 
kathodenseitig entstehenden bzw. zur Kathodenseite diffundierenden Wassers 



Legt man als Anschauungsbeispiel wieder ein kompaktes DMFC-System im kleinen 
Leistungsbereich zugrunde, so betrSgt bei der in Fig. 2 gezeigten Anordnung die mitt- 
lere Systemtemperatur (d.h. Temperatur des Anodenfluids in der Zelle) etwa 80°C 
(verglichen mit etwa 60°C bei der in Fig. 1 gezeigten Anordnung und sonst gleichen 
25 Leistungsdaten). 

Bei einer angenommenen M normalen" Umgebungstemperatur von 20°C betragt die 
Temperaturdifferenz zur Umgebung nun immerhin 60°C. Dies bedeutet: wenn die 
Kondensation in der Kondensationsvorrichtung 150 auf warmetausch mit der Umge- 
30 bung basiert, so steht als treibende Kraft fur den warmetausch eine deutlich erhOhte 
Temperaturdifferenz zur VerfQgung. Die Warmetauscher der Kondensationsvorrich- 
tung 150 kOnnen also kleiner dimensioniert und/oder mit weniger leistungsfahigen 
Luftern versehen werden, als bei der Kuhlvorrichtung 3 von Fig. 1 . 



verdampft 
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Selbst bei einer hohen Umgebungstemperatur von 40°C sind die Anforderungen an 
den Warmetauscher noch vergleichbar zu denen bei der in Fig. 1 unter Normalbedin- 
gung, d.h. bei 20°C. Durch die erfindungsgema&e Anordnung ist also ein Betreiben 
des DMFC-Systems 200 bei hOheren Temperaturen mGglich. 

5 

Die erfindungsgemafJ erreichten Effekte sind aber nicht nur vorteilhaft im Hinblick auf 
den Flussigkeitshaushalt, sondem haben auch Konsequenzen fOr die Abgase: 

Im Vergleich zu Fig. 1 haben diese Abgase bei der Anordnung von Fig. 2 unmittelbar 
1 0 nach dem Austritt aus dem System eine hOhere Temperatur. 

Die Gastemperatur andert sich in Fig. 1 beim Gas/Flussigkeits-Separationsvorgang 
nicht Oder allenfalls unwesentlich. Dies gilt zwar auch fur die anodenseitigen Abgase 
bei der in Fig. 2 gezeigten Anordnung, die kathodenseitigen Abgase aber erfahren 
1 5 aufgrund der Kondensationskuhlung eine Temperaturabnahme. 

Fuhrt man die kathodenseitigen Abgase und anodenseitigen Abgase zusammen, so 
stellt sich eine mittlere Gastemperatur ein, die unter der Systemtemperatur liegt. 
Auch diese Abgase sind immer noch mit Wasserdampf gesattigt, so dass das einfa- 
20 che Verbrennen von Brennstoffruckstanden mit einem Katalytbrenner 7 nicht maglich 
ist. 

Bei der in Fig. 2 gezeigten Anordnung ist - wie auch in der vorhergehenden Anord- 
nung von Fig. 1 und der nachfolgenden Anordnung von Fig. 3 - daher ein Heizer 6 
25 vorgesehen, mit dem die Temperatur der Abgase erhflht und damit die relative Feuch- 
te unter den Sattigungswert gesenkt wird. 

In einer besonders bevorzugten Variante der Erfindung ware es aber hier (Fig. 2) und 
bei der Anordnung von Fig. 3 - aber nicht bei der Anordnung von Fig. 1 ! - mOglich, 
30 diese Abgase in Kontakt mit der Brennstoffzelle, beispielweise im Gegenstrom, wieder 
aufzuwarmen und dadurch die relative Feuchte des Abgasgemisches unter den Satti- 
gungswert zu bringen und anschlieftend dem Katalytbrenner 7 zuzufuhren, ohne dass 
hierfQr ein separater ein Heizer 6 erforderlich ware. Diese Variante ist in der Figur nur 
durch die Fig. 4 und 5 angedeutet, es versteht sich aber von selbst, dass entspre- 
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chende Modifikationen auch bei den Anordnungen von Fig. 2 und 3 durchgefuhrt wer- 
den kfinnen. 

Mit der in Fig. 2 gezeigten Anordnung wird gegenuber der Anordnung von Fig. 1 u.a. 
5 der Vorteil erzielt, dass bei ansonsten vergleichbaren Systembedingungen die Tem- 
peraturdifferenz zwischen System und Umgebung bei der Anordnung (Fig. 2) gemaii 
den Prinzipien der vorliegenden Erfindung grOfier ist als bei der herkemmlichen An- 
ordnung (Fig. 1). Dies ist im vorliegenden Fall ein Vorteil, da die entscheidende GrdIXe 
fur die Effizienz einer Warmeabfuhr die Temperaturdifferenz zwischen Warmequelle 
1 0 (System) und Warmesenke (Umgebung) ist. Die Systemtemperatur ist aber gleichzei- 
tig nicht so stark erhoht, dass Betriebsbeeintrachtigungen zu befurchten wdren oder 
mit verkurzten Lebensdauer gerechnet werden mQsste. 

Die Figuren 3 und 4 zeigen dienen zur Veranschaulichung von besonders bevorzug- 
15 ten Weiterbildungen des erfindungsgemaiien Verfahrens: Gleiche Merkmale wurden 
dabei mit denselben Bezugszeichen wie in Fig. 1 bzw. 2 versehen. Wiederholungen 
der Beschreibung werden soweit wie mOglich vermieden. 

Beim DMFC-System 300 von Fig. 3 durchiauft (in Erweiterung des in Fig. 2 veran- 
20 schaulichten Verfahrens) auch der anodenseitige Fluidstrom nach dem Passieren der 
Trennvorrichtung 2 eine Kondensationsvorrichtung 120. 

Ahnliches trifft auch auf das DMFC-System 400 von Fig. 4 zu, wobei allerdings hier 
die anodenseitigen und kathodenseitigen Fluid nach Verlasen der Brennstoffzellenvor- 
25 richtung 410 zusammengefuhrt werden und eine gemeinsame Trennvorrichtung 405 
und eine gemeinsame Kondensationsvorrichtung 450 durchlaufen. 

Die so gewonnene Flussigkeit wird in den Anodenkreislauf gespeist. Die Gasphase 
wird in einer Gegenstromeinrichtung 460, die in Kontakt mit der Brennstoffzellenvor- 

30 richtung 410 ist (bevorzugt sogar als integraler Bestandteil derselben ausgebildet ist), 
erwarmt und dadurch wieder in etwa auf Systemtemperatur gebracht. Dadurch wird 
die relative Feuchte des Gases unter den Sattigungswert reduziert, so dass es direkt 
einem Katalytbrenner 7 zugefQhrt werden kann. (Dieser Verfahrensschritt kann ohne 
weiteres auch in die in Fig. 2 und 3 gezeigten Anordnungen implementiert werden.) 

35 Der skizzierten Anordnung der Gegenstromeinrichtung 460 in Nachbarschaft der Ka- 
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thode K ist keine besondere Bedeutung beizumessen; vielmehr kann die Gegen- 
stromeinrichtung 460 auch an die Anode A angrenzen Oder innerhalb der Brennstoff- 
zellenvonichtung 410 vorgesehen sein. Die zuletzt erwahnte Anordnung ist haufig 
wegen der verkleinerten und vereinfachten Bauweise der skizzierten Anordnung vor- 
5 zuziehen. 

Fig. 5 zeigt eine alternative Anordnung, bei der der Katalytbrenner 507 durch Kontakt 
mit der Brennstoffzellenvorrichtung 510 aufgeheizt wird. Da die Gase beim Eintritt in 
den Katalytbrenner 507 relativ schnell erwarmt werden, kann durch diese Anordnung 
1 0 die Notwendigkeit eines Vorerwarmens der Gase entfallen, so dass weder ein separa- 
ter Heizer noch eine Gegenstromeinrichtung erforderlich ist. Wiederum kann es vor- 
teilhaft sein, wenn der Katalytbrenner in Kontakt mit Anodenbereichen steht und/oder 
integraler in die Brennstoffeelle integriert ist. 

Fig. 6 zeigt ein im Anodenkreislauf vorgesehenes Steigrohr 660 mit einer Messeinrich- 
15 tung zum Ermitteln von Anderungen im Flussigkeitshaushalt. Eine solche Einrichtung 
ist vorteilhaft, da die HOhe einer FIQssigkeitssaule deutlich leichter zu messen ist als 
der Massenstrom einer Flussigkeit. 

Falls der Fullstand im Anodenkreislauf steigt, so ist dies ein Zeichen dafQr, dass die 
20 aktuelle Flussigkeitsbilanz positiv ist und die Wasserabfuhr aus dem System erhfiht 
werden muss. Dies kann durch Reduzieren der Leistung der Kondensationseinrich- 
tungen (bzw. der mit ihnen assoziierten LOfter) geschehen, aber auch durch Erhfihen 
des kathodenseitigen Volumenstroms, was ebenfalls eine hOhere Flussigkeitsabgabe 
an die Umgebung bewirkt. 

25 

Bei dem in Fig. 6 gezeigten Beispiel umfasst die Messeinrichtung elektrische Kontakt- 
paare 661, die durch das leitfahige kohlensaurehaltige Anodenfluid kurzgeschlossen 
werden kdnnen. Mehrere Paare solcher Kontakte sind derart ubereinander angeord- 
net, dass verschiedenen Niveaus des Flussigkeitsspiegels unterscheidbar sind. So 
30 kann z.B. aus der Anzahl leitender bzw. nicht-leitender Kontaktpaare indirekt auf die 
vorhandene Wassermenge geschlossen werden. An der Oberseite des Steigrohrs ist 
eine flussigkeitsundurchiassige Vorrichtung zum Druckausgleich vorgesehen, z.B. 
eine semipermeable Membran. 

35 Alternative Messverfahren sind: 
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Optische Verfahren, beispielsweise unter Verwendung von Lichtschranken. Dabei 
wird durch eine Oder mehrere Lichtschranken der FQIIstand im Anodenkreislauf uber- 
wacht. Diese Lichtschranken erkennen aufgrund der unterschiedlichen Eigenschaften 
5 von Gas bzw, Flussigkeit, ob und bis zu welcher HOhe eine Flussigkeit vorhanden ist. 

Kapazitive Verfahren, die darauf basieren, dass die Dielektrizitatszahlen der Gase 
(e «1) und der AnodenflQssigkeiten (i.d.R. wassrige Brennstoffiasungen: e « 80) sehr 
unterschiedlich sind. So kann durch geeignete Anordnung zweier Kondensatorplatten 
10 im Anodenkreislauf die Steigh6he der Flussigkeit im Kondensator anhand der ermittel- 
ten Kapazitat bestimmte werden. 

Fig. 7 ist ein Spezialfall der in Fig. 3 gezeigten Anordnung, wobei die Trenneinrichtung 
105 und die Kondensationseinrichtung 450 von Fig. 3 zu einer Fluidtrenneinheit 750 
1 5 zusammengefasst sind. 

Die Fluidtrenneinheit 750 weist als wesentliche Elemente Kondensationseinrichtungen 
51, 52, 53, 54 und eine Trennkammer 55 zur Zufuhr von Kathoden- und Anodenflui- 
den auf. 

20 

Wie skizziert, kOnnen die Kondensationseinrichtungen (z.B. Warmetauscher) 51, 52, 
53, 54 innerhalb und aullerhalb (vor) der Trennkammer 55 vorgesehen sein. Es ist 
aber auch m6glich, eine einzige, leistungsfahige Kondensationseinrichtung zwischen 
dem Kathodenausgang und der Trennkammer 55 vorzusehen, Oder aber die Konden- 
25 sationseinrichtungen ausschlieSIich in und/oder an den AuBenwanden der Trenn- 
kammer vorzusehen. 

Die Trennkammer 55 ist in zwei Fluidkammern 55a, 55b unterteilt: Die untere Fluid- 
kammer 55a eine in den oberen Bereich der Kammer mOndende, anodenseitige Flu- 
30 idzufuhreinrichtung 56 und eine Flussigkeitsabfuhreinrichtung 57 auf. 

Die obere Fluidkammer 55b weist eine kathodenseitige Fluidzufuhreinrichtung 51 auf, 
Qber das Gas/Flussigkeits-Gemisch aus Kathodenkammer der Brennstoffzellenvor- 
richtung 710 zugefCihrt werden kann, sowie eine Gasabfuhreinrichtung 58, an der z.B. 
ein Katalytbrenner (nicht gezeigt) angeschlossen sein kann. 

35 
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Durch Zusammenwirken von Schwerkraft, stark reduzierter Strfimungsgeschwindig- 
keit und Kondensationseinrichtung 52 erfolgt im oberen Bereich der Kammer 55b eine 
teilweises Auskondensieren von Flussigkeit und eine rflumliche Trennung der gasfdr- 
migen und flQssigen Phasenanteile, wobei erstere Qber die Gasabfuhreinrichtung 58 
5 abgefuhrt werden kOnnen, letztere Qber eine trichterfOrmige Abflusseinrichtung nach 
unten abgeleitet werden. 

Die beiden Fluidkammern 55a t 55b sind durch eine wannenartige Flussigkeitsauf- 
fangeinrichtung voneinander getrennt, die ein in die untere Kammer 55a mQndendes 
10 Oberlaufrohr aufweist, so dass flussige Stoffe, die Qber Abflusseinrichtung nach unten 
abgeleitet werden, durch die FIQssigkeitsauffangeinrichtung teilweise aufgefangen 
werden und erst ab einen bestimmten FGIIstand (mit Oberschreiten der Oberkante des 
Oberlaufrohrs) in die untere Fluidkammer 55a stromen kOnnen. 

15 GasfOrmige Stoffe, die mit dem uber die Fluidzufuhreinrichtung 56 zugefGhrtem Ano- 
denfluid in die untere Fluidkammer 55a gelangen, kOnnen uber eine Bohrung in der 
FIQssigkeitsauffangeinrichtung nach oben entweichen, mussen dabei aber die darin 
aufgefangene Flussigkeit durchqueren. Dabei kOnnen Gaskomponenten wie Methanol 
in LOsung gehen und uber das Oberlaufrohr der Flussigkeit in der unteren Fluidkam- 

20 mer 55a zugefuhrt werden. Die so gereinigten Abgase strOmen Qber das Trichterrohr 
nach oben in Richtung Gasabfuhreinrichtung 58. 

In der unteren Fluidkammer 55a ist femer eine Fullstandmesseinrichtung 560 vorge- 
sehen, die das Niveau der Flussigkeitsoberfiache ermittelt. Da die Flussigkeit auf- 

25 grund des darin gelOsten C0 2 elektrisch leitffihig ist, kann die Fullstandmessung uber 
die LeitfShigkeit erfolgen: beispielsweise kOnnen auf unterschiedlichen Niveaus Elekt- 
rodenpaare vorgesehen sein, die durch die Flussigkeit kurzgeschlossen werden. Al- 
ternate dazu k6nnten die Kapazitaten von Kondensatoren bzw. die Kapazitatsflnde- 
rungen als MessgrOlie verwendet werden. Technisch einfach realisierbar sind auch 

30 optische Messmethoden, die auf den unterschiedlichen optischen Eigenschaften der 
Gasphase und der Flussigkeit beruhen; zu diesen Eigenschaften gehOren: Bre- 
chungsindex, Absorption, Transmission. So kOnnen beispielsweise paarweise ange- 
ordnete Diodenpaare vorgesehen werden, von denen jeweils eine als Sende- und die 
andere als EmpfSngerdiode fungiert und mit denen festgestellt werden kann, ob sich 

35 zwischen ihnen Flussigkeit befindet. 
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Mit der in Fig. 7 gezeigten Trennkammer 55 ist somit nicht nur eine sehr effektive Ab- 
gasreinigung mOglich. sondem es kann anhand der Fullstandsmessung auch verfolgt 
werden, ob die FIQssigkeitsmenge im Anodenkreislauf abnimmt, konstant ist, Oder 
5 zunimmt. Bei Anderungen kSnnen entsprechende GegenmalJnahmen getroffen wer- 
den. 



10 



Die in den Figuren skizzierten Ausfuhrungsbeispiele dienen lediglich zur Veranschau- 
lichung der Erfindung. Der Schutzbereich der Erfindung wird allein durch die nachfol- 
genden PatentansprQche definiert. 
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PatentansprOche 



10 



Ein Verfahren zur Steueaing des Fluidhaushalts in einem Anodenkreislauf ei- 
nes Brennstoffeellensystems (200), umfassend: 

Ermitteln einer fQr die Flussigkeitsmenge und/oder Anderungen der 
Flussigkeitsmenge im Brennstoffzeilensystem (200) charakteristischen 
MessgrOBe, 

Einstellen der KQhlleistung einer Kondensationseinrichtung (150) und/oder 
Einstellen des kathodenseitigen Volumenstroms in Abhangigkeit von der ermit- 
telten charakteristischen MessgrGRe, 

KQhlen von kathodenseitig abgegebenen Gasen in der Kondensationseinrich- 
tung (150), urn Flussigkeit auszukondensieren, 

ZufQhren der auskondensierten Flussigkeit in den Anodenkreislauf des Brenn- 
stoffeellensystems (200). 

Ein Verfahren zur Steuerung des Fluidhaushalts in einem Anodenkreislauf ei- 
nes Brennstoffeellensystems (300, 400), umfassend: 

Ermitteln einer fur die Flussigkeitsmenge und/oder Anderungen der Flussig- 
keitsmenge im Brennstoffzeilensystem (300, 400) charakteristischen MessgrG- 
Be, 

Einstellen der KQhlleistung wenigstens einer Kondensationseinrichtung (120, 
150; 450) und/oder Einstellen des kathodenseitigen Volumenstroms in Abhan- 
gigkeit von der ermittelten charakteristischen MessgrfJBe, 



30 



KQhlen von kathodenseitig und anodenseitig abgegebenen Gasen in der 
wenigstens einen Kondensationseinrichtung (120, 150; 450), urn Flussigkeit 
Oder FIQssigkeiten auszukondensieren, 
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Zufuhren der auskondensierten Flussigkeiten Oder Flussigkeiten in den 
Anodenkreislauf des Brennstoffzellensystems (300, 400). 

3. Ein Verfahren nach einem der Anspruche 1 und 2, umfassend: 

5 

Erwarmen der nach dem Kondensationsvorgang ubrigbleibenden Abgase an 
der Brennstoffzellenvorrichtung (410) des Brennstoffzellensystems (400), 

Durchfuhren der erwSrmten Abgase durch einen Katalytbrenner (7). 

10 

4. Ein Verfahren nach einem der Anspruche 1 und 2, umfassend: 

Anbringen eines Katalytbrenners (507) an einer Brennstoffzellenvorrichtung 
(510), 

15 

DurchfQhren der nach dem Kondensationsvorgang Qbrigbleibenden Abgase 
durch den Katalytbrenner (507). 

5. Ein Brennstoffzellensystem (700), umfassend: 

20 

eine Brennstoffzellenvorrichtung (710), 

eine Einrichtung (560, 660) zum Ermitteln einer for die Flussigkeitsmenge 
und/oder Anderungen der FIQssigkeitsmenge im Brennstoffzellensystem (200) 
25 charakteristischen MessgrOfJe, 

wenigstens eine Kondensationseinrichtung (120, 150), urn wenigstens aus ka- 
thodenseitig abgegebenen Gasen Flussigkeit auszukondensieren, 

30 eine Steuereinrichtung zum Einstellen der KQhlleistung der wenigstens einen 

Kondensationseinrichtung (120, 150) und/oder zum Einstellen des kathoden- 
seitigen Volumenstroms in Abhangigkeit von der ermittelten charakteristischen 
MessgrOUe, 
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eine Einrichtung zum ZufQhren der auskondensierten FIQssigkeit in den 
Anodenkreislauf des Brennstoffzellensystems. 

6. Ein Brennstoffzellensystem nach Anspruch 5, umfassend: 

5 

eine Warmetauscheinrichtung (460) zum Erwflrmen von Gasen an der Brenn- 
stoffzellenvorrichtung (410). 

7. Ein Brennstoffeellensystem nach einem der Ansprtiche 5 und 6, umfassend: 

10 

einen Katalytbrenner (507), der an Oder in der Brennstoffeeilenvorrichtung 
(510) vorgesehen ist. 
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